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Abstract of EP0534195 

The application relates to a reactor and a process 



for carrying out heterogenous catalytic gas-phase 
reactions. The process is characterised in that 
the reaction mixture flows through a loose 
catalyst bed (01) radially with respect to the 
longitudinal axis of the reactor and preferably in a 
centripetal direction. A further characteristic of 
the process according to the invention is the 
incorporation, in the catalyst bed (01), of a heat 
exchanger (02) having coiled tubes (03) which 
have a heat transfer medium flowing through 
them to remove the reaction heat liberated. 
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© Die Anmeldung betrifft einen Reaktor und ein 
Verfahren zur Durchfiihrung heterogenkataiytischer 
Gasphasenreaktionen. Das Verfahren ist dadurch ge- 
kennzeichnet, da/J das Reaktlonsgemisch eine lose 
KatalysatorschOttung (01) radial zur Langsachse des 
Reaktors und vorzugsweise in zentripetaler Richtung 
durchstromt. Weiteres Kennzeichen des erfindungs- 
gemaflen Verfahrens ist. daB in die KatalysatorschOt- 
tung (01) ein Warmetauscher (02) mit gewickelten 
Rohren (03) eingebaut ist, in denen ein Warmetra- 
germittel zur Abfuhr der freiwerdenden Reaktions- 
w3rme str5mt. 



FIG.2 
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Die vorllegende Erfindung betrifft einen Reaktor 
und ein Verfahren zur Durchfuhrung heterogenkata- 
iytischer Gasphasenreaktionen. 

Beispiele fur solche heterogenkatalytischen 
Gasphasenreaktionen sind etwa die Hersteliung von 
Ethylenoxid aus Ethylen und Sauerstoff. die Her- 
steliung von Acrylsaure aus Acrolein und Sauer- 
stoff, die Hersteliung von Methylacrylsaure aus Me- 
thacrolein und Sauerstoff, die Hersteliung von Sty- 
rol durch Dehydratisierung von Methylphenylcarbl- 
nol. die Hersteliung von Methanol aus Synthese- 
gas, die Methanisierung von Synthesegas. die Tief- 
temperaturkonvertierung, die Umsetzung von Was- 
ser mit Olefinen zu Alkoholen, die Oxychlorierung 
von Olefinen oder Aromaten, Oder die Hersteliung 
von I^ethylaminen aus Methanol und Ammoniak. 
Die zitierten Beispiele stellen jedoch in keinster 
Weise eine vollstandige Aufzahlung aller mit dem 
erfindungsgem§i3en Reaktor und Verfahren durch- 
fuhrbaren Umsetzungen dar. 

Reaktortypen zur Durchfuhrung heterogenkata- 
lytischer Gasphasenreaktionen sind In gro/Ser Zahl 
bekannt. In der uberwiegenden Mehrzahl aller tech- 
nisch angewendeten heterogenkatalytischen 
Gasphasenreaktionen wird ein Geradrohrbundelre- 
aktor verwendet. Solche Reaktoren sind seit lan- 
genn Stand der Technik und werden von zahlrei- 
chen Firmen hergestellt und gewerblich vertrleben. 
Die anfallende Abwarme wird In Geradrohrbundel- 
reaktoren durch ein geeignetes Kuhlmedium. wie 
zum Beispiel Druckwasser oder hochsiedende Koh- 
lenwasserstoffe, abgefUhrt und meist zur Dampf- 
produktlon verwendet. 

Diesem Verfahren, insbesondere dem dabei 
verwendeten Geradrohrbundelreaktor, sind einige 
Nachteile immanent. So mui3 die vom Gasgemisch 
durchlaufene Lange der KatalysatorschDttung und 
damit des Reaktors fur einen befrledigenden Um- 
satz relativ groB, im Regelfall einige Meter sein. 
Dies fuhrt zu hohen Kosten fUr die Gaskompres- 
sion, da der Druckverlust uber die Reaktorlange 
Ubiicherweise erhebttch ist. Ein weiterer Nachteil 
dieses Reaktortyps ist, dafl die Kapazltat solcher 
Rohrbundelreaktoren begrenzt ist. Die Reaktoren 
bestehen aus bis zu mehreren tausend einzelner 
Rohre, die in einem Reaktorkorper zusammenge- 
faBt sind. Eine Erhohung der Produktlonsleistung 
eines solchen Reaktors ist nicht durch VergroBe- 
rung des Durchmessers der einzelnen Rohre mog- 
lich, da in diesem Fall der mittlere Abstand der 
einzelnen Katalysatorpartikel von der gekuhlten 
Oder geheizten Rohrwandung grofier wird. Dadurch 
wird die Kuhlung schlechter, so 6aB einzelne, uber- 
hitzte, Katalysatorpartikel als Zundquelle fUr ein 
"Durchgehen" der Reaktion fungieren kSnnen. 
Durch die hohe, in einem solchen Fall freiwerdende 
Reaktionswgrme wird der Katalysator in der Regel 
irreversibel geschSdigt. Eine Erh5hung der Produk- 



tlonsleistung eines RohrbUndelreaktors ist also nur 
durch Erhohung der Rohranzahl bei geelgnetem 
Durchmesser der Einzelrohre mogltch. Auch dieses 
Vorgehen fOhrt jedoch zu Problemen. Da sich, mit 

5 Ausnahme von salzbadgekGhlten Reaktoren fUr Re- 
aktionen bei Temperaturen uber 300 'C, die erfor- 
derliche Druckfestlgkelt des Reaktork5rpers am ho- 
hen Druck des KUhlmittels und nicht am geringeren 
Druck des Reaktionsgasgemisches orientieren 

10 mufi, sind diese Reaktoren sehr dickwandig. 
schwer, aufwendig gefertigt und damIt auch teuer 
und nur noch unter sehr grofien Schwierigkeiten 
transportierbar. Die heutzutage reatisierten Baugro- 
Ben erreichen bereits die Grenze des wirtschaftlich 

76 sinnvollen. Ein weiterer groBer Nachteil dieser Bau- 
art ist. daB das Geradrohrbundel sehr anfallig ge- 
gen WSrmespannungen ist, die durch Temperatur- 
differenzen zwischen ReaktordruckbehMlterwand 
und Reaktionsrohrwand hervorgerufen werden. 

20 HIerdurch besteht die Gefahr. daB bei unsachge- 
maBer Bedienung oder gravierenden Betriebssto- 
rungen Reaktionsrohre knicken oder ausreiBen oder 
daB die Reaktordruckbehalterwand aufreiBt. 

Ein prinzlpiell anderer Reaktortyp zur Durch- 

25 fuhrung heterogenkatalytischer Gasphasenreaktio- 
nen beruht auf der Anwendung einer losen Kataly- 
satorschuttung mit eingebettetem Warmetauscher 
Oder, im Falle exothermer Reaktionen, einer ande- 
ren geeigneten Art der Warmeabfuhr. Auch hier ist 

30 der Stand der Technik groB und in zahlrelchen 
Schriften niedergelegt. So beansprucht etwa US-A- 
2 744 813 einen Reaktor mit loser Katalysator- 
schuttung, geraden Kuhlrohren und axialem Gas- 
strom. EP-B 1 82 609 (ICI) einen ahnlichen Reaktor 

35 mit radlalem Gasstrom. Reaktoren mit geraden 
Kuhlrohren in einer losen KataiysatorschUttung be- 
notigen jedoch ebene Rohrboden und leiden damit 
an denselben Problemen wie ein konventioneller 
Geradrohrbundelreaktor. Daruber hinaus gestaltet 

40 sich das EinfUllen und Entleeren des Katalysators 
wesentllch schwieriger. Eine andere Bauart von Re- 
aktoren mit loser KataiysatorschUttung und einge- 
bettetem Warmetauscher verwendet einen Warme- 
tauscher aus Lagen gewickelter Rohre (DE 34 14 

45 717 (Linde), DE 28 48 014 (Linde). DE 39 35 030 
(Linde)). Mit gewickelten Rohren entfallt die Not- 
wendlgkeit von ebenen Rohrboden und Probleme 
mit Thermospannungen sind infolge der Elastizitat 
der Rohrwickel praktisch nicht gegeben. Die Rohre 

50 werden in dieser Bauart quer angestromt, durch 
die besondere Geometrle der Rohranordnung ist 
die Gasvermischung und damit der konvektive 
Warmetransport stark erhoht. DarUber hinaus ist 
der mittlere Abstand eines Katalysatorkorns von 

55 der nachsten WSIrmeaustauschflache geringer als 
In vergleichbaren Geradrohrbundelreaktoren. Beide 
Effekte fuhren zu einer deutiichen Senkung der 
ben5tigten WMrmeaustauschflache gegenUber Ge- 
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radrohrbUndelreaktoren desselben Katalysatorvolu- 
mens auf etwa die Halfte. Die spezifische WSrme- 
austauschflache kann des weiteren an den Reak- 
tionsfortschritt angepaflt warden Oder die Tempera- 
tur des in den Rohren stromenden Kuhlmittels 
kann variiert werden (EP 339 748 A2 (Shell)). Eine 
weitere WarmeUbertragungsmogllchkeit besteht im 
Zumischen von Reaktanden oder Inertgasen langs 
der KatalysatorschOttung (DE 28 48 014, DE 39 35 
030) Oder, bei exothermen Reaktionen, im Durchlei- 
ten eines kalten Reaktorelngangsgases durch die 
KatalysatorschOttung (US-A 1 835 827 (Du Pont)). 

Eine bei praktisch jeder heterogenkatalytischen 
Gasphasenreaktion zu beobachtende Erscheinung 
ist, daB das Wertprodukt der Reaktion durch Kon- 
takt mit dem zu seiner Synthese verwendeten Ka- 
talysator Oder unter den im Katalysatorbett henr- 
schenden Reaktionsbedingungen wieder, zumin- 
dest teilweise zersetzt wird. so daJ5 ein Teil des im 
vorderen Teil der Katalysatorschuttung gebildeten 
Produkts im hinteren Teil wieder vernichtet wird. 
W\e jetzt gefunden wurde, ist im Gegensatz zur 
vorherrschenden Meinung dieser Verweilzeiteffekt 
fur die Ausbeute bedeutender als etwa eine mSfli- 
ge Temperaturerhohung, Bei exothermer Zerset- 
zung des Wertprodukts. etwa der Weiteroxidation 
des Produkts einer Selektivoxidation mit Sauerstoff 
zu Kohlendioxid. kann durch ein Durchgehen der 
Reaktion unter exzessiver Warmeentwicklung der 
Katalysator irreversibel geschadigt werden. Bei an- 
deren Reaktionen kann der Katalysator durch Zer- 
setzung des Wertprodukts unter Koksabscheidung 
passiviert werden. Ein anderer, storender EinfluB 
von im Reaktionsgasgemisch vorhandenem Wert- 
produkt kann die Inhlbierung der gewUnschten Re- 
aktion durch das Wertprodukt sein. In jedem der 
aufgezeigten Falle ist es von Vorteil. das Wertpro- 
dukt so rasch wie m5glich aus dem Katalysatorbett 
zu entfernen. 

Eine offensichtliche Verfahrenswelse, das oben 
aufgezeigte Problem der Zersetzung des Wertpro- 
dukts beim Durchgang durch die KatalysatorschOt- 
tung zu mildern. ist, die vom Reaktionsgasgemisch 
durchlaufene Katalysatorstrecke so kurz wie mog- 
lich zu halten. Der Umsatz an Einsatzstoffen zum 
Wertprodukt sinkt dadurch jedoch, was zumeist 
durch Temperaturerhohung kompensiert werden 
kann. wenn diese TemperaturerhShung keine nega- 
tiven Auswirkungen auf das Reaktionsgeschehen 
hat. DarOber hinaus konnen durch eine Verkurzung 
der Katalysatorschuttung der Druckverlust Ober den 
Reaktor und damit die Kompressionskosten verrin- 
gert werden, Oder, alternativ, die Produktionslei- 
stung des Reaktors kann durch VergroBerung der 
pro Zeiteinheit durch den Katalysator glelteten Re- 
aktionsgasmenge erhSht werden. Bei Prozessen, 
die nach dem Prinzip der Kreisgasfahn^veise mit 
einer kontinuierlichen Ausschleusung von Produk- 



ten arbeiten. kann der Druckverlust durch eine Ver- 
kurzung der Katalysatorschicht sogar sowelt mini- 
miert werden, da/3 eine solche Erhohung der durch 
die Katalysatorschuttung geleiteten Reaktionsgas- 

5 menge moglich ist. dafl bei konstanter Produktion 
an Wertprodukt der Umsatzgrad pro Reaktordurch- 
gang verringert werden kann. Dies bringt ublicher- 
weise den zusatzlichen Vorteil einer verbesserten 
Selektivitat. so da/5 fur eine konstant gehaltene 

10 Produktion weniger Edukt eingesetzt werden mu/3 
als bei herkdmmllcher Betriebsweise. Allerdings 
muB bei erhohtem Gasdurchsatz und verringertem 
Umsatzgrad gesichert sein, daB das Aufarbeitungs- 
und Reinigungssystem die anfallenden Gasmengen 

75 bewSltigen kann. Die Optimierung von Reaktoren 
und Prozessen in dem hier skizzierten Parameter- 
feld ist die Obliche Aufgabe eines Fachmanns auf 
diesem Gebiet. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein 

20 verbessertes Verfahren zur DurchfOhrung hetero- 
genkatalytischer Gasphasenreaktionen sowie einen 
Reaktor zur DurchfOhrung der Reaktionen aufzufln- 
den. 

Verbesserte Verfahren zur DurchfOhrung sol- 

25 Cher Reaktionen, wie etwa der Herstellung von Eth- 
ylenoxid aus Ethylen und Sauerstoff, der Herstel- 
lung von Acrylsaure aus Acrolein und Sauerstoff, 
der Herstellung von Methacrylsaure aus Methacro- 
lein und Sauerstoff, der Herstellung von Styrol 

30 durch Dehydratisierung von Methylphenylcarbinol, 
der Herstellung von Methanol aus Synthesegas, 
der Methanisierung von Synthesegas, der Tieftem- 
peraturkonvertierung. der Umsetzung von Wasser 
mit Olefinen zu Alkoholen, der Oxychlorierung von 

35 Olefinen oder Aromaten oder der Herstellung von 
Methylaminen aus Methanol und Ammoniak besit- 
zen groBe wirtschaftliche Bedeutung. 

Diese Aufgabe wird durch die kennzelchnen- 
den Merkmale des Anspruchs 1 gelost. 

40 Weitere Merkmale des erfindungsgemaBen 

Vertahrens sind Gegenstand der UnteransprOche 2 
- 10. 

In den Anspruchen 11-20 sind Verfahren zur 
Herstellung von Wertprodukten mittels des aufge- 

45 zeigten erfindungsgemaBen Reaktors und Verfah- 
rens aufgezeigt. 

Besonders vorteilhaft laBt sich eine VerkOrzung 
der vom Reaktionsgasgemisch zu durchlaufenden 
KatalysatorschOttung dadurch erreichen, daB das 

50 Reaktionsgasgemisch nicht durch verkOrzte kataly- 
satorgefOllte Rohre eines Reaktors herkommlichen 
Typs stromt. sondern daB eine lose Katalysator- 
schOttung angewendet wird. die von der Reaktions- 
gasmischung nicht in axialer. sondern in radialer 

55 Richtung durchstromt wird. Die StrSmungsrichtung 
kann dabei zentrifugal oder zentripetal sein, wobei 
die zentripetale Richtung ganz besonders vorteil- 
haft ist. da die Str5mungsgeschwindigkeit des Ga- 



3 



BNSDOCtD:<EP 0534195A1 l.> 



5 



EP 0 534 195 A1 



6 



ses in diesem Fall vom Eintiitt in den Reaktor zum 
Austritt aus dem Reaktor kontlnuierllch zunimmt. 
Die Verweilzeit des Reaktionsgasgemisches in ei- 
ner bestimmten Schichtdicke der Katalysatorschut- 
tung sinkt foigllcli mit dem Reaktionsfortschritt. Da- 
durch wird bereits gebildetes Wertprodukt be- 
schleunigt aus dem Katalysatorbett entfemt und 
eventuellen ausbeutevermindemden Nachreaktio- 
nen entzogen. Der Fall einer zentrifugalen Str6- 
mung des Reaktionsgasgemisclies kann unter be- 
sonderen Umstanden allerdlngs Vorteile uber den 
einer zentripetalen Stromung aufweisen, insbeson- 
dere bei stark volumenvergrofiernden Reaktionen. 
Bei solchen Reaktionen kann durch eine geeignete 
Dimensionierung des Reaktors oder durch andere 
MaCnahmen, etwa dem Einbau von Verdrangerkor- 
pern am aufieren Rand des Reaktors. auch bei 
zentrifugatem Strom eine Verweilzeitoptimierung 
durchgefuhrt werden. 

Der ganz besondere Vorteil des erfindungsge- 
mafien Reaktors und Verfalirens In seiner im Nor- 
malfall bevorzugten Ausfuhrungsform ist jedoch die 
beschleunigte AbfGhrung des Wertprodukts aus 
dem Katalysatorbett bei zentrlpetalem Gasstrom. 
Den negativen Effekten zu groBer Verweildauer des 
Wertprodukts im Katalysatorbett. zum Beispiel Aus- 
beuteverlust durch seine Zersetzung unter m5gli- 
Cher BeschSdigung des Katalysators. etwa durch 
Obertemperaturen bei Totaloxidation des Wertpro- 
dukts einer Selektivoxidation mit Sauerstoff oder 
Verkokung des Katalysators, wird mit dem erfin- 
dungsgem30en Reaktor und Verfahren genauso ef- 
fektiv begegnet wie der Passivierung des Katalysa- 
tors durch gebildetes Wertprodukt. Wie bereits 
oben erwahnt wurde, ist der Effekt einer zu langen 
Verweilzeit auf die Ausbeute an Wertprodukten be- 
deutender ats der Effekt erh5hter Reaktionstempe- 
ratur. Dadurch ist es moglich, bei unbefriedigen- 
dem Umsatzgrad die Reaktionstemperatur durch 
warmetechnische Maflnahmen mit dem Reaktions- 
fortschritt anzuheben und so den Umsatz zu ver- 
vollstandigen. 

Ein Ausfuhrungsbeispiel der Erfindung mit den 
wesentlichen erfinderischen Merkmalen ist in der 
Zeichnung dargestellt und wird im folgenden naher 
beschrieben. 

Figur 1 zeigt einen Querschnitt durch den 

erfindungsgemafien Reaktor. 
Figur 2 zeigt einen Querschnitt durch den 
erfindungsgemMJSen Reaktor mit zu- 
satzlich regelbarem Heizkrelsumlauf. 

Es ist unbedingt erforderlich, die entstehende 
Reaktionswarme abzufUhren. Hier ist der Einsatz 
eines Radialstromreaktors besonders vorteilhaft, be\ 
dem in die KatalysatorschOttung (01) ein RohrbOn- 
delwarmetauscher (02) mit gewickelten Kuhlrohren 
(03) eingebaut ist. In diesen stromt ein geeignetes 
WSrmetrSgermedium, zum Beispiel Druckwasser 



Oder Kerosin. In einer mSglichen und vorteilhaften 
Bauform besteht das Rohrbundel aus mehreren 
konzentrischen Rohrlagen, die vom Halbkugelbo- 
den des Verteilers (04) ausgehen und am ebenfalls 

5 halbkugelformigen Boden des Sammlers (05) wie- 
der zusammengefOhrt werden. Anzahl, Abstand in 
horizontaler und vertlkaler Richtung sowie GroBe 
und Richtung der Steigung der einzelnen Wicklun- 
gen k5nnen variiert und damit den wSrmetechni- 

70 schen Erfordernissen und der Grofie der Katalysa- 
torpartikel angepafit werden. Bei zentrlpetaler 
Durchstromung der KatalysatorschOttung tritt das 
Reaktionsgemisch Ober mehrere Stutzen (06) in 
den aufienliegenden konzentrischen Verteilerrrng- 

75 raum (07) des Reaktors, der von der Druckbehal- 
terwand (08) und einem mit dieser verbundenen 
umlaufenden Hemd (09) gebildet wird. 

Dieses Hemd trennt den Ringraum von der 
KatalysatorschOttung. Das Reaktionsgasgemisch 

20 verteilt sich und gelangt durch Bohrungen in die 
KatalysatorschOttung. Diese durchstromt es in ra- 
dialer Richtung bis hin zu dem innenliegenden 
Sammelrohr (10). das ebenfalls Durchtrittsoff nun- 
gen besltzt. Von hier wird das Produktionsgasge- 

25 misch uber Austrittsstutzen (11) aus dem Reaktor 
herausgefuhrt. Soil eine umgekehrte Stromungs- 
richtung realisiert werden, so ist dies mit dem 
gleichen Konstruktionsaufbau moglich. 

Ebenso ist eine Bauform moglich, bei der ein 

30 Tell des erwarmten Kuhlmediums (zum Beispiel in 
Form von Wasserdampf) zum Aufheizen kalten Re- 
aktoreingangsgases verwendet wird. Hierzu k5nnen 
eine oder mehrere der konzentrischen Wicklungen 
(12) vom KOhlkreislauf - gewickelte KOhlrohre (03) - 

36 abgekoppelt und zu einem von rOckgefuhrtem, auf- 
geheizten KUhlmedium durchstromen Heizkreislauf 
zusammengefOhrt werden (13). Dies ist bei zentrl- 
petaler, aber auch bei entsprechender Anordnung 
der abgekoppelten Wicklungen bei zentrifugaler 

40 Stromungsrichtung moglich. 

Der Reaktor mit einem Warmetauscher mit ge- 
wickelten Rohren besitzt deutlich bessere warme- 
technische Eigenschaften als die herkommliche 
Bauart mit langsdurchstrdmten GeradrohrbUndel. 

45 Damit ergibt sich als Vorteil, 6aB der Reaktor bei 
gleicher Produktionslelstung deutlich kompakter 
gebaut werden kann und AbmaBe, Gewicht und 
Investitionskosten wesentlich verringert werden. Als 
weiterer Vorteil ist zu nennen, 6aB mit diesem 

so Bautyp eine Erhohung der Produktionslelstung 
durch Vergro/Jerung des Reaktors moglich ist, 
wahrend mit den heutzutage realisierten Baugro- 
Ben bei Geradrohrbundein die Grenze des wirt- 
schaftlich sinnvollen erreicht ist. Schliefiltch ist der 

55 konstruktive Aufbau mit gewickeltem RohrbOndel 
vorteilhafter hinsichtlich auftretender Warmespan- 
nungen, die durch Temperaturdifferenzen zwischen 
Reaktionsgasgemisch und KUhlmedium, also zwi- 
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schen Reaktordruckbehalterwand und Kuhlrohr- 
wand hervorgerufen werden. Durch das elastische 
Federverhalten der gewickelten Rohre k6nnen gro- 
Be Temperaturdifferenzen ertragen werden, ohne 
mechanische Spannungen hervorzurufen. was filr 
den Normalbetrieb, aber vor allenn fOr die sichere 
Beherrschung von Betriebsstorungen vorteilhaft ist. 
Dem erfindungsgemafien Reaktor und Veiiahren ist 
also zusatzlich eine nicht unerhebliche Erhohung 
der Betriebssicherheit gegenuber dem Stand der 
Technik zu eigen. 

Eine weitere Moglichkeit zur Abfuhrung der bei 
exothermen Reaktionen anfallenden Reaktionswar- 
me im erfindungsgemaflen Reaktor und Verfahren 
besteht in ihrer direkten Verwendung zum Aufhei- 
zen des kalten Reaktionsgasgemisches durch das 
Verfahren der sogenannten Frischgaseinspeisung. 
Die Anzahl und die Lage der Frischgasaustrittsstel- 
len in der KatalysatorschOttung kann dabei je nach 
der am gegebenen Ort in der KatalysatorschOttung 
entstehenden und abzutUhrenden Warmemenge 
unterschiedlich sein, Durch dieses Verfahren wird 
die durch aktive Kuhlung oder uber einen separa- 
ten WSrmetauscher aus dem Reaktor abzufOhren- 
de Warmemenge verringert. Die fur eine aktive 
Kuhlung notwendigen technischen Einrichtungen 
Oder ein separator WSrmetauscher konnen daher 
kleiner dimensioniert werden und die bei ihrer Her- 
stellung und Montage anfallenden Kosten sind ge- 
ringer. 

Ebenso bei exothermen Reaktionen anwendbar 
ist eine Kombination der vorstehend beschriebenen 
KUhlmethoden, die in einem Reaktor mit radialer 
Stromung des Reaktionsgasgemisches durch das 
Katalysatorbett eingesetzt wird. Warme, die nicht 
durch das Einleiten kalten Reaktoreingangsgases 
verbraucht wird, wird dabei durch ein in gewickel- 
ten Rohren durch das Katalysatorbett strSmendes 
Kuhlmedium abgefUhrt. 

Das erfindungsgemSfie Verfahren zur Durch- 
fuhrung einer heterogenkatalytischen Gasphasenre- 
aktion kann sowohl in Kreisgasfahrweise als auch 
mit einmaligem Durchtritt der Reaktionsgasmi- 
schung durch das Katalysatorbett durchgefuhrt 
werden. In der Kreisgasfahrweise wird das Reak- 
tionsgasgemisch im Kreislauf durch den katalysa- 
torgefullten Reaktor geschickt. gebildete Produkte 
sowie entstandene Nebenprodukte und Stoffe. die 
sich im Kreisgas ansonsten anreichern wurden, 
werden durch geeignete Maj3nahmen aus dem 
Kreislauf entfernt und die entsprechenden Mengen 
an Einsatzstoffen sowIe gegebenenfalls Reaktions- 
modifiziermltteln dem Gasgemisch vor erneutem 
Durchgang durch den Reaktor zugemischt. Bei der 
Ausfuhrungsform mit einmaligem Gasdurchtritt 
durch den Reaktor wird das gesamte Gasgemisch 
nach dem Reaktor aufgearbeitet. 



Genauso ist es mit dem erfindungsgemafien 
Reaktor und Verfahren moglich, endotherme Reak- 
tionen durchzufUhren. In den Rohren des WSrme- 
tauschers stromt dann ein Heizmedium, die oben 
6 beschrieben vorteilhaften warmetechnischen Eigen- 
schaften des erfindungsgemMflen Reaktors gelten 
fUr einen Wgrmestrom in umgekehrter Richtung, 
wie er bei endothermen Reaktionen benotigt wird. 
ebenso wie fQr exotherme Reaktionen. 
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PatentansprUche 

1. Reaktor zur DurchfOhrung heterogenkatalyti- 
scher Gasphasenreaktionen, dadurch gekenn- 

75 zeichnet. dafi eine Reaktionsgasmischung ra- 

dial zur LSngsachse des Reaktors und vor- 
zugsweise zentripetal durch das Katalysator- 
bett stromt. und dafl die entstehende Reak- 
tionswMrme mittels eines in die Katalysator- 

20 schUttung eingebauten RohrbOndelwMrmetau- 

schers. bestehend aus einem oder mehreren 
gewickelten Rohren. durch die ein KUhlmedium 
stromt, abgefuhrt wird. 

25 2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB bei zentripetaler Stromungsrich- 
tung die in den Reaktor eingeleiteten Reak- 
tionsgase beziehungsweise bei zentrifugaler 
Str5mungsrichtung die aus der Katalysator- 

30 schuttung austretenden Reaktionsgase in einen 

um die KatalysatorschOttung angeordneten 
Verteilerringraum gelangen. der von der Druck- 
behSlterwand und einem mit dieser verbunde- 
nen, umlaufenden Hemd gebildet wird. das mit 

35 Durchlaj35ffnungen versehen ist. 

3- Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi bei zentripetaler Stromungsrich- 
tung die aus der KatalysatorschOttung austre- 

40 tenden Reaktionsgase beziehungsweise bei 

zentrifugaler Stromungsrichtung die in den Re- 
aktor eingeleiteten Reaktionsgase in ein kon- 
zentrisch zur Langsachse angeordnetes, innen- 
liegendes Sammelrohr gelangen. das mit 

45 Durch laB5ffnungen versehen ist und Ober Stut- 

zenleitungen von aufierhalb des Reaktors an- 
gefahren werden kann. 

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
50 zeichnet, dafi eine Reaktionsgasmischung ge- 

mafi einer der in den AnsprUchen 2 oder 3 
beschriebenen AusfQhrungsformen radial zur 
Langsachse des Reaktors und vorzugsweise 
zentripetal eine lose KatalysatorschOttung 
55 durchstromt, und daB die entstehende Reak- 

tionswarme durch Einleiten kalter Reaktionsga- 
se in den Reaktor nach dem Prinzip der Kalt- 
gasquenchung verbraucht wird. 
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5- Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, 6sS die freiwerdende 
ReaktionswSrme durch eine Kombination der 
in den Anspruchen 1 und 4 genannten KQhl- 
methoden - ein im Katalysatorbett eingebauter 
RohrbGndelwMrmetauscher mil einem Oder 
mehreren gewicl<elten Rohren, in denen ein 
KUhlmedium stromt und das Prinzip der Kalt- 
gasquenchung - abgefUhrt wird. 

6. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 3 und 5. 
dadurch gekennzeichnet, daC BUndei von meh- 
reren konzentrisch gewickelten KDhlrohren in 
Lagen angeordnet werden. wobei die Schrau- 
benrichtung benachbarter Bundel wechseln 
kann und die Steigung der Rohrwicklung 
und/oder vertikaler und horizontaler Abstand 
benachbarter Rohrwicklungen variieren kann 
und den wSrmetechnischen Erfordernissen an- 
gepafit werden kann. 

7. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 3, 5 und 
6, wobei bei zentripetaler Stromung des Reak- 
tionsgasgemisches die Steigung der Rohrwick- 
lungen und/oder der Abstand benachbarter 
Rohrwicklungen in der Nahe der au^eren Be- 
grenzung der Katalysatorschuttung geringer 
ist. 

8. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 3. 5 und 
6, wobei bei zentrifugaler Stromung des Reak- 
tionsgasgemisches die Steigung der Rohrwick- 
lungen und/oder der Abstand benachbarter 
Rohnwicklungen in der NShe der inneren Be- 
grenzung der Katalysatorschuttung geringer 
ist. 

9. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 3. 5 bis 
8, dadurch gekennzeichnet, dafi kaltes Reak- 
tionsgasgemisch durch rOckgefuhrtes aufge- 
heiztes KUhlmedium erwarmt wird. das bei 
zentripetaler Stromungsrichtung ein Oder meh- 
rere auiSenliegende, bei zentrifugaler Stro- 
mungsrichtung ein Oder mehrere innenliegende 
Rohrwicklungen durchstrSmt, die vom KOhl- 
rohrbundel abgekoppelt sind. 



tor wieder Einsatzstoffe sowie gegebenenfalls 
Reaktionsmodifiziermitte! durch geeignete 
Ma/Snahmen zugefOhrt werden. 

5 11. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10 zur 
Herstellung von Ethylenoxid aus Ethylen und 
Sauerstoff. 

12. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 10 zur 
10 Herstellung von Acrylsaure aus Acrolein und 

Sauerstoff. 

13. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 10 zur 
Herstellung von Methacrylsaure aus Methacro- 

75 lein und Sauerstoff. 

14. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10 zur 
Herstellung von Styrol durch Dehydratisierung 
von Methylphenylcarbinol. 

20 

15. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 10 zur 
Herstellung von Methanol aus Synthesegas. 

16. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 10 zur 
25 Methanisierung von Synthesegas. 

17. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10 zur 
Tieftemperaturkon vertierung . 

30 18. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10 zur 
Umsetzung von Wasser mit Olefinen zu Alko- 
holen. 

19. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 10 zur 
35 Oxychlorierung von Olefinen oder Aromaten. 

20. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 10 zur 
Herstellung von Methylaminen aus Methanol 
und Ammoniak. 

40 



45 



10. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 9, da- 
durch gekennzeichnet, da/3 das zur Synthase 
verwendete Reaktionsgasgemisch in einem so 
Kreislauf durch den Reaktor gefOhrt wIrd, wo- 
bei nach dem Durchgang durch den Reaktor 
entstandene Wertprodukte und Nebenprodukte 
der Reaktion sowie eventuell sich ansonsten 
im Kreisgas anreichernde Stoffe durch geeig- 55 
note Mafinahmen aus dem Kreislauf entfernt 
werden und dem Gasgemisch anschlie/3end, 
vor dem erneuten Durchgang durch den Reak- 
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